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モット絶縁体とは、電子同士 が強 いクーロン相互作用エネルギーを避 けあい、各サイトに電子 が局在

化することにより絶縁体となった状態であり、バ ンドモデルで説 明できる通 常の絶縁体とは本 質的 に異

なった特異な性質を示 す。現在、様 々なモット絶縁 体が見出されているが、ダイマーモット絶縁体 であ

る κ一（BEDT－TTF）2Xは 重 要な位置 を占める。 この物質は、元 々はホール に関して1／4充 填電子状

態 となっているが、二っのBEDT－TTF分 子がダイマーを形成 し、その結果ダイマーの反 結合軌道 によ，

るバンドが1／2充 填となりモット絶縁体が実現 される。最近、κ一（BEDT－TTF）2Xに お いて、ダイマーモ

ット絶縁体が光励 起 によって金属 に転移する光誘 起相転移が観 測され、新 しい視 点からモット絶縁 体

の研 究を進 めることができると期待されている。しかし、金属化の起源 は未解 明であり、本論文 におい

て、光誘 起相転移の核 となる光励 起状態を理論的に明らかにし、光誘 起相転移の起源 を解明すること

を試 みた。

解析 には2次 元非等方三角格子 における1／4充 填 拡張ババ ードモデル を用い、16サ イトの系 に周

期的境界条件を適用した。十分 に長 いパルス幅の光 に対する時間依 存シュレディンガー方程式を数

値的 に厳密 に解 くことにより、まず 光吸収スペ クトルを計算 した。そして主 要な吸収 ピークに対応 する

エネルギー固有状態に対するボンドオーダー 、電荷相 関関数、スピン相 関関数 、ダイマーが一重 占

有される確率W、 、誘導吸収スペクトルなどを解析 し、光励 起状態の物理 的性 質を詳細 に調 べた。計

算された光吸収スペクトルにおいて、低 エネルギー側 にはモットギャップに対応する吸収のない領域

が存在 し、実験 結果を再現 している。ギヤップ端 に近 い低エネルギー領域 における励 起状態にっ いて

は、W， の値からホロン・ダブロンが1対 存在すること、またダイマー 内ボンドオーダーPb1の 値よりダ

イマー内励 起が生 じていないことが分かった。従って、この低エネルギー領域 においては、光励起は

ダイマー間励 起を引き起こしダブロンホロン対が生成 されていることが明らかになった。 他方、高エネ

ルギー側 の主要な吸収 ピークに寄与する励起状 態は、wlやPblの 値や 、基底 状態と同様 の反強磁

性秩序 を有 することを示すスピン相 関関数 の値から、ダイマー内励 起状態であることが明らか にされた。

また、高エネルギー領域 のその他の弱い吸収ピークに寄 与する状態では、W、やボンドオーダー、電

荷相 関関数、スピン相 関関数の解析からダイマー内励 起とダイマー間励起が混成 していることが示さ

れた。

これらの結論を基に、κ一（BEDT－TTF）2Xに おける光誘 起相転移の実験で見出されたダイナミックス

の励起 光子エネルギー依 存性 の特徴 を本研 究 によって説 明できることが示 された。
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モ ッ ト絶縁体 とは、電子 同士が強い クー ロン相互作用エネル ギーを避 けあい、各 サイ トに電子

が局在す る ことに よ り絶縁体 とな った状態 である。これ は、通常の固体 のエネル ギーバ ン ド理論

では説明 のできない、電子 間多体相互 作用に起因す る特異な絶縁体 で、その多様な物性 、お よび

モ ッ ト絶縁 体 と金属の相転移 （モ ッ ト転移）は、物性物 理学にお ける未解決の重要課題 の一っで

あ る。 現 在 、様 々 なモ ッ ト絶 縁 体 が 見 出 され てい るが 、 ダ イ マ ー モ ッ ト絶 縁 体 で あ る κ

一（BEDT－TTF）
2Xは 重要な位置 を占める。 この物質 は、元々はホール に関 して1／4充 填電 子状態
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とな っているが、二つのBEDT－TTF分 子 がダイマ ーを形成 し、その結果 ダイマーの反結合 軌道 に

よ．るバ ン ドが1／2充 填 とな りモ ッ ト絶縁体 となっている。最近 、 κ一（BEDT－TTF）2Xにおいて、ダ

イマーモ ッ ト絶縁 体が光励 起に よって金属 に転移す る光誘起相転移 が観 測 され、新 しい視 点か ら
ト

モ ッ ト絶縁体の研究を進めることができる舞台 となっている。しか し、光誘起金属転移の起源は

未解明であり、本論文は光誘起相転移の核 となる光励起状態を理論的に明らかにし、光誘起相転
　‘移 の起源 を解明す るこ とを試 みた ものであ る

。

解 析には2次 元非等方 三角格 子におけ る1／4充 填拡張ババー ドモデル を用 い、16サ イ トの系

に周 期的境界条件 を適用 した。十分に長いパルス幅 の光 に対す る時間依 存 シュ レデ ィンガ ー方程

式 を数値 的 に厳密 に解 くことに より、まず光 吸収 スペ ク トル を計算 した。そ して主要 な吸収 ピー

クに対応 す るエネル ギー固有状態 に対 するボ ン ドオー ダー、電荷 相関関数 、ス ピン相関関数、ダ

イ マーが一重 占有 され る確率Ws、 誘導吸収 スペ ク トル な どを解 析 し、光励 起状態の物理 的性質

を詳 細に調 べた。計算 された光吸収スペ ク トル において、低エネル ギー側にはモ ッ トギャ ップに

対応 する吸収の無 い領域 が存在 し、実験結果 を再 現 してい る。ギャ ップ端に近い低 エネル ギー領

域 における励 起状態 につ いては、Ws’ の値か らホロン ・ダブ ロンが1対 存在 す るこ と、 またダ

イ マー内ボ ン ドオー ダーPb］ の値 よ りダイマー 内励 起が生 じていない こ とが分 かった。従 って、

このエネル ギー領 域 にお いて は、光励起は ダイマ ー間励 起 を引 き起 こ しホロン ・ダブ ロン対 が生

成 している ことが明 らか にな った。 他方 、高エネル ギー側の主要 な吸収 ピー クに寄与す る励起

状態 は、WsとPblの 値や 、基底状態 と同様 な反強磁性秩 序を示すス ピン相 関関数 の値 か ら、ダイ

マー 内励 起状態で あるこ とが明 らか に され た。また、高エネル ギー領域 でのその他の弱い吸収 ピ

ー クに寄与す る状態 では、W．sや ボン ドオーダー、電荷相関 関数 、ス ピン相 関関数の解析 か らダ

イ マー内励 起 とダイマー間励 起が混成 している ことが示 された。

本 論文 で得 られた結果 は、多様 な物性 を示す ことで注 目されて いるダイマーモ ッ ト絶縁体の光

誘 起相転 移現象の解 明 に大 きな寄与 をす る もので あ り、学術的 に大 きな意 義 を有 す る。 よって、

審査 員一 同、本論 文が博 士 （工学）の学位論文 と して価値 があ るもの と認 めた。


